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摘  要：在不同电疲劳周次下，对未极化掺镧锆钛酸铅铁电陶瓷在不同直流电场加载下得到的原位 X 射线衍射(XRD)谱和撤
掉不同直流电场后得到的非原位 XRD 谱的(002)与(200)晶面衍射峰强与电场强度(EA)的关系进行研究。通过计算 90°畴变体积
分数发现，在电疲劳过程中，电场撤掉前后的 90°畴变体积分数均随 EA呈蝶形曲线变化。在低电场作用下，铁电畴更趋向于
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Abstract: The variations of intensity values for (002) and (200) diffraction peaks from X-ray diffraction measurements with and 
without applied electric fields (EA) for unpoled lanthanum-doped lead zirconate titanate (PLZT) ceramics were investigated during the 
different cycle numbers of electric fatigue. The results show that the relations between 90° domain switching content (in volume) and 
the magnitude of EA in the presence and absence of EA during the electric fatigue are typical butterfly-curve modes. Also, the domains 
parallel to the sample surface are more stable at lower EA. When EA=2 000
 V/mm and the cycle number of electric fatigue is 106, the 
pining of 5% domain walls occurs. However, 6% domains instantly return to the direction parallel to the sample surface without EA. 
The 90° domain switching content without EA can be used to show the degree of remanent polarization. 
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1  实验 
用江西景德镇景华无线电器材厂提供的 Zr/Ti 
(摩尔比约为 52:48)位于准同型相界附近的 PLZT 铁
电陶瓷材料，La 和 Nb 的掺杂量约为 3%，其空间群
为 P4mm，a=0.401 7 nm，c=0.409 2 nm，c/a=1.018 6。
试样尺寸为 0.5 mm×10 mm×12 mm，在 10 mm×    
12 mm 两个表面有厚度为 1~2 m 的 Ag 电极。为了
获得试样表面的 XRD 信息，首先将实验观察面上的
Ag 电极用稀硝酸洗掉，再将该表面进行喷金处理，




用 D/Max-RC 型衍射仪进行 XRD 测试，工作
功率为 40 kV×40 mA。利用自制的电加载装置[16]，





2 000→0，0→–2 000，–2 000→0，0→2 000 V/mm。
在每个 EA 作用下和撤掉 EA 作用后分别进行 XRD
测试，扫描范围为 43°≤2≤45.5°，扫描速率为   
0.5 (°)/min。用 LEO 1530 型场发射扫描电子显微镜观
察试样的形貌，试样经过喷金处理，喷金时间约 25 s。 
2  结果与讨论 
2.1  显微结构分析 
图 1 为未极化 PLZT 试样的表面和断面形貌。
从表面和断面形貌对比可知，试样表面及内部的晶





图 1  PLZT 未极化试样的形貌 
Fig. 1  Morphologies of unpoled lanthanum-doped lead 
zirconate titanate (PLZT) specimen 
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面处的晶粒较完整，断裂模式主要为沿晶断裂。 
2.2  原位测试 
图 2 为未经疲劳的未极化 PLZT 试样在不同直
流电场循环加载过程中得到的原位 XRD 谱。图 3
为对应相同电场作用下撤掉电场后得到的非原位
XRD 谱。对比图 2 和图 3 可以看出，当施加直流电
场强度从 2 000→0→–2 000→0→2 000 V/mm 循环 7 
d 时，原位 XRD 谱中(002)和(200)衍射峰强(见图 2)






面电畴的变化，即 90°畴变[12–14,17–18]。由图 2a 可见，
当 EA从 2 000












和图 2d 可以看出，I(002)和 I(200)的相对变化趋势分别










载后撤掉电场时的 XRD 谱变化不明显。 
 
       
(a) 2 000 V/mm →0                                      (b) 0→ –2 000 V/mm 
       
(c) –2 000 V/mm→0                                   (d) 0→ 2 000 V/mm 
图 2  不同直流电场作用下未疲劳 PLZT 试样的原位 XRD 谱 
Fig. 2  In-situ XRD patterns for non-fatigued unpoled PLZT under applications of direct electric fields 
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(a) 2 000 V/mm→0                                          (b) 0→ –2 000 V/mm 
       
(c) –2 000 V/mm→0                                     (d) 0→ 2 000 V/mm 
图 3  不同直流电场作用下未疲劳 PLZT 试样的非原位 XRD 谱 




图 4a 中的 Pr进行归一化处理后得到的 Pr
N/Pr
0随 N
变化曲线。由图 4b 可知，当电疲劳至 N=106 时，未
极化试样的剩余极化强度比未疲劳时下降了约
50%，材料发生了明显的电疲劳现象。 
2.3  定量分析 
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   (1) 
其中：R(0, N)为在电疲劳 N 次后试样的(002)和(200)
峰强比；Rin(EA, N)为电疲劳 N 次后试样在受强度为
EA 的直流电场作用下的试样(002)和(200)峰强比；






生了 90°畴变，因此，in(EA, N)或ex(EA, N)代表了
在电场强度 EA 作用下或撤掉电场后试样表面发生
90°畴变的材料所占的分数。图 6 为未极化试样受到
电场作用后保留和撤掉电场时 90°畴变体积分数  
 in(EA, N)和ex(EA, N)与疲劳周次 N 的变化曲线。 
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(a) Typical hysteresis loops during electric fatigue 
 
 
(b) Variations of normalized remanent polarization 
 
图 4  电疲劳过程中测试得到的未极化试样电滞回线和经归一化处理得到的剩余极化强度随电疲劳次数变化曲线 
Fig. 4  Typical hysteresis loops measured during applications of electric fatigue and variations of the normalized remanent 
polarization with different cycle numbers for unpoled PLZT 
 
        
(a) Before fatigue N=100                                       (b) After fatigue N=106 
图 5  疲劳前和疲劳后未极化试样(002)和(200)衍射峰位置随电场强度变化曲线 
Fig. 5  Variations of (002) and (200) diffraction peak positions with electric field for non-fatigue and fatigue unpoled PLZT 
 
由图 6a~图 6e 可见，不同电疲劳周次下，in(EA, N)
和ex(EA, N)均随 EA 呈典型的蝶形曲线变化规律。
当 N=100 时，in(EA, N)在 EA超过 EC后急剧上升，
in(2 000 V/mm, N)高达 15%左右，表明铁电材料在
EA=2 000
 V/mm 的作用下有约 15%的铁电畴将从平
行试样表面翻转到垂直试样表面方向。随着电疲劳
次数的增加，in(EA, N)的增大速率逐渐变缓，蝶形
曲线变化幅度也逐渐减小。当疲劳至 N=106 时， 
in(2 000 V/mm, N)减少到 10%左右，表明在这种情
况下，只有约 10%铁电畴可以从平行试样表面翻转
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(a) N=100                                                                     (b) N=104 
         
(c) N=105                                                   (d) N=105.5 
        
(e) N=106                                                                        (f) /% 
 During application of EA；  With removal of EA. 
图 6  未极化 PLZT 试样电疲劳过程中电场作用下和撤掉电场后的 90°畴变体积分数随电场强度和电疲劳次数变化曲线 
Fig. 6  Variations of 90° domain switching content (in volume) with magnitude of electric field and number of electric fatigue cycle 
under application and by removal of electric field during electric fatigue for unpoled PLZT specimens 
 
成如图 6e 中实心符号连线所示的弥散峰。 




的 90°畴变体积分数。由图 6a~6e 可见，当从 EA=        
2 000 V/mm和EA=–2 000
 V/mm分别下降至EA=0过
程中，ex(EA, N)基本保持不变，说明此时不同电场








试样表面。而对于反向加载，即从 EA=0 增加到 EA= 
2 000 V/mm 或 EA=–2 000

















范围比in(EA, N)小，表明电疲劳加载对 PLZT 铁电
材料在撤掉电场后的 90°畴变行为影响较小。由图
6f 可以看出，当疲劳至 N=106 时，in(2 000 V/mm, N)
减少至约 10%，而此时ex( 2000 V/mm, N)只剩下约
4%，表明未极化试样在疲劳后有约 6%垂直于试样
观察面的铁电畴在电场撤掉瞬间转回平行试样表面
方向。与未疲劳时相比，in(2 000 V/mm, N)和     
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